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Zusamrnenf assung 
Thermische Neutronenspektren in Wasser und wässriger Borsäurelösung wur- 
den nach der integralen Methode nit Hilfe der kktivierung von Lutetium- 
und Kupfersonden untersucht und die Ergebnisse mit Messungen nach der 
Flugzeitmethode und mit den Voraussagsn des Nelkinmodells ftir die Therma- 
lisierung von Neutronen verglichen. Die Übereinstimmung mit den Flugzeit- 
messungen und den Vor~ussngen c!es Nelkinmouzlls war gut, während die Här- 
tung des Spektrums stärker erscheint als in manchen früheren Veröffent- 
lichungen angegeben wurde. 
Einleitung 
1958 regte Westcott an [ 1 ] , ~u~~~ wegen seiner großen Einf angresonanz 
bei 0,142 eV zur Messung der ":~eutronentemperatur" thermischer Spektren 
zu verwenden. Derartige Experimente xurden von G . A .  Price [ 2 3 und von 
L,C. Schmid und W.P. Stinson [ 3 ] durchgeführt. Sie verglichen die Akti- 
las 
vierung von Lu mlt derjenigen eines l/v-~etebtors in auf geheiztem 
Graphit und zeigten, daß das Rktivierungsverhältnis ein empfindliches 
Maß für die Graphittemperatur darstellt. In vorliegenden Bericht wird 
die Anwendung dieser Methode zur Bestimmung der Härtung thermischer Neu- 
tronenspektren in Wasser und wässriger Borsäurelösung diskutiert und 
die Ergebnisse mit enderen Veröffentlichungen verglichen. 
Versuchsdurchführung 
Als Behälter für die verschiedenen Borsaurelösungen dienten Plexiglas- 
kästen mit einer Kantenlänge von 30 cm x 30 cm x 25 Cm, in deren Zentrm 
Lutetium- und Kupfersonden paarweise befestigt waren. Diese Anordnung 
wurcle im Becken des Münchener Ccl~~:~ii:~r;ibad-Reakt~rs (FRM) bestrahlt, wobei 
die Entfernung zum Graphitreflektor so gewahlt v~urde, daß das Cadmium- 
verhältnis in diesem Gebiet nur ei.:; yeringe Ortsabhängigkeit zeigte. 
Die Größe der Eehälter ist ausreic~.zri.;, nrn in ihren Zentrum das ther- 
mische Neutronenspektrun eines "ücrzdllch ausgedehnten" Borsäuremediums 
zu gewährleisten. 
Die ~utetiumsonden wukden nnch dem Ced~mentationsverfahren hergestellt 
und wiesefi eine Flächenbelegung von etwa 1,5 ing htetiumoxyd pro cm 2 
auf, während die Kupfersonden aus C U dicker Elektrolytkupfekfolie ge- / 
stanzt und zur Eichung gewogen waren. Da die Lutetiumsonden infolge 
ihres ungünstigen ~ewichtsverhaltnisses zwischen Lutetiurnoxydbelag und 
~ondenhalterung auf diese Weise nicht geeicht werden konnten j wurden 
sie einer Drehtellerbestrahlung im FRFA nusgesetzt und so auf einen Stan- 
dard bezogen. 
Die geringe Sondendicke erlaubte es, die Selbstabschirmung und die 
gegenseitige i.ktivierungsstörung zu vernachlässigen, obwohl je eine Cu- 
und Lu-Sonde bei der Bestrahlung unmittelbar aufeinander lagen. Die Son- 
den wurden mit und ohne Cadmiumumhüllung bestrahlt (Cadmiumdicke 1 mm) 
und in 2 T-Methan-Durchflußzählern ausgezählt. Zur Berechnung der abso- 
luten Zerf allsrate bei ~ätti~un~salrtivierun~ aus der 2 T-Zählrate be- 
nötigt man neben den üblichen Zeitkorrekturen einen Eichfaktor a , 
der nur sehr umständlich und ungenau berechnet werden kann. Er beriick- 
sichtigt die absolute Flächenbelegung des Lutetiumstandards, die ß-Selbst- 
absorption in den Sonden, Sondenhaltern und Schutzfolien, Geometrie- und 
Rückstreueffekte irn Zählrohr und die iLnsprechwahrscheinl ichkei ten beim 
Zählen. Zur experimentellen Bestimmung dieses Faktors wurde die unten 
zu besprechende Eichbestrahlung in der thermischen Säule des Forschungs- 
reaktors Frankfurt (FRF) durchgeführt. 
Die Mittelwerte aus den Meßergebnissen sind in Tabelle I aufgezählt. 
- 
,' - 
L. .+r Ai- 
Analyse  d e r  E r g e b n i s s e  nach -:der Westcatt-Konvention [ 4 ] 
- .__-_ 
_-__ _-<---- -- 
M i t  H i l f e  d e r  Westcott-nonvention kann man f ü r  d a s  V e r h ä l t n i s  d e r  gemes- 
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senen  Lu - zu Cu - S R r t i g u n g s n k t i " i t s t  eines Sondenpaares fo lgenden  
Ausdruck h e r l e i t e n :  
g, r und s haben d i e  ü b l i c h e  Bedeutung, während G neben den i m  vorher-  
gehenden A b s c h n i t t  beim E r l ä u t e r n  dzc  U l c h f a k t o r s  a genannten Größen 
8 3 f  U r  ~u~~~ und Cu noch d i e  s b s o l u t o n  ;.k t i v i e r u n g s q u e r s c h n i t t e  b e i d e r  
I s o t o p e  e n t h ä l t .  r und d i e  Neutronenternperatur T s i n d  unbekannt ,  
G zu berechnen i s t  s c h w i e r i g .  - I n  d e r  ikermischen S ä u l e  e i n e s  R e a k t o r s ,  
h i n r e i c h e n d  w e i t  e n t f e r n t  vom Reaktorlrern,  s i n d  jedoch d i e  Neutronen i n  
thermischen Gleichgewicht  m i t  dem Piocierator und b i l d e n  e i n e  hlaxwellver- 
t e i l u n g ,  d e r  d i e  Moderator temperatur  zugeordnet  werden kann: T = Thl . 
Bei Bes t rah lungen  i n  e i n e r  G r a p h i t s ä u l e  g i l t  demnach a n a l o g  zu (1) m i t  
r = O  
und G i s t  damit  e x p e r i m e n t e l l  bestimmt.  D i e  zugehör igen Bes t rah lungen  
wurden i m  FRF d u r c h g e f ü h r t  . 
Formt man G1.(1) um i n  
ALU - 
- . g L u ( ~ )  + r s L u ( s )  
C U Cu 1 G -  h 1 + r (T) 
dann i s t  d i e  l i n k e  S e i t e  d e r  G1.(3) a u s  den Experimenten bekannt ,  während 
d i e  r e c h t e  S e i t e  w e i t e r h i n  d i e  Unbekrnnten T und r e n t h ä l t .  E ine  
zweite Beziehung zwischen d i e s e n  be iden  Vnr iab len  g i l t  nach Wes tco t t  fUr  
d a s  Cadmiumverhältnis RCd von Kupfer 
Die rechte Seite der ~ l ,  t 4 ) ,  zur Abkilrzung d genannt, hängt nicht 
von T ab, da 
FUr C' kann man bei Kupfer den Wert des Überschußresonan~integrals ver- 
wenden und erhält 
Durch Messung des Cadmiumverhältnisses gewinnt man also d und damit 
Die Gln.(3) und (4) ergeben schließlich 
als Bestimmungsgleichung für T . 
Bei der numerischen Auswertung der vorangegangenen Gleichungen wurde an- 
genommen, daß das Überschußresonanzintegral von cuG3 2,82 b und sein 
Lu 2200 m/sec-Aktivierungcquerschnitt 4,3 b betragen. s (T) wurde von 
Westcott [ 5 ] für zwei verschiedene Übergänge, sogenannte joining f unc- 
tions, vom thermischen zum epithermischen Spektrum tabelliert. Der Un- 
terschied in der Neutronentemperatur bei der Verwendung der einen oder 
0 Lu 
anderen Tabelle beträgt maximal 5 . Da Westcott seinen s -Tabellen die 
beiden Extremfälle der "joining function" zugrunde legt, ist in Abbil- 
dung I und Tabelle I1  ein Mittelwert angegeben. 
Lu Auch die g (T)-Werte sind von Westcott [5] tabelliert worden. Daneben 
- - 
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wurden jedoch selbst berechnete g (T)-Werte verwendet, denen die Lu - 
Resonanzparaneter von Roberge und Sailor [ 61 zugrunde liegen. Beide 
Fälle sind in Tab. I1 angegeben, und man sieht, daß die errechneten 
176 
Neutronentemperaturen nicht stark von den verwendeten Lu -Resonanz- 
parametern abhängen. 
Vergleich mit der Theorie 
Thermische Spektren können durch geeignete Annahmen über die Energie- 
wechselwirkung zwischen dem Streumedium und den Neutronen berechnet wer- 
den. Eine solche Rechnung hat J.R. Beyster für Borsäurelösungen verschie- 
dener Konzentration durchgeführt, wobei er das Nelkin'sche Thermalisie- 
rungsmodell zugrunde legte und ein unendlich großes Wasservolumen mit ho- 
mogener Quellverteilung voraussetzte. Im Gegensatz dazu wurden die vor- 
liegenden Messungen in einem Neutronenfeld durchgeführt, in dem zwar das 
Cadmiumverhältnis konstant war, aber ein Flußgradient vorlag. Der Fluß 
fiel am Meßort etwa exponentiell mit einer Relaxationslänge von mehr als 
5 cm ab. Die hierdurch bedingte "~if usi~nshärtun~" [ 7 ] betrug jedoch 
0 
weniger als 1 , so daß sie im folgenden vernachlässigt werden kann und 
ein Vergleich der integralen Messungen mit den Spektren möglich ist. Da- 
bei wird keinerlei Gebrauch von der "~eutronentem~eratur" oder der West- 
cott-Konvention gemacht. Nur die Zählraten werden berücksichtigt. Durch 
Pittelung des Lu176- und C ~ ~ ~ - ~ k t i v i e r u n ~ s ~ u e r s c h n i t t s  über die Spektren 
von Beyster ist es nämlich möglich, das ~lktivierungsverhältnis 
-Cu Cu CU 
voraussagen, wobei PU = c ~ ~ / N ~ ~  , C = C /N und N die Zahl der 
aktivierbaren Sondenatome ist. Um keine Annahnen iiber die epithermische 
Aktivierung machen zu müssen, ist es vorteilhafter, allein die thermi- 
sche, wie man sie durch eine Cadniundifferenzmessung erhält, zu betrach- 
ten und den Ausdruck 
zu berechnen. E (C (E)d ) ist die bekannte 2. Exponentialintegralfunk- 2 Cd Cd 
tion zur Beschreibung der Absorption in einen 1 m dicken Cadmiumfilter. 
Außerdem ist von der in Anbetracht der Bleßgenauiglteit sicher erlaubten 
Näherung Gebrauch gemacht, daß die Aktivierung einer Sonde durch Neu- 
tronen mit Energien > leV von einem Cadmiumfilter nicht beeinflußt 
wird, und man folglich die Integration bei leV abbrechen kann. 
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~ 1 .  (5) g i b t  d a s  V e r h ä l t n i s  d e r  Lu - zur ~ u ~ ~ - ~ k t  i v i e r u n g  Bn 1 riihkend 
beim Verg le ich  m i t  den Meßergebnissen zu den ~ ä t t i ~ u h g s a k t i ~ i t ä t e n  iiber- 
gegangen werden muß. Dabei t r i t t  wiederum e i n  E i c h f a k t o r  a u f ,  den man 
gewinnt ,  indem man d i e  I n t e g r a t i o n  nach G1.(5) n i c h t  nur  m i t  den S p e k t r e n  
0 
von Beys te r  sondern auch m i t  e i n e r  ~ ~ ~ a x w e l l v e r t e i l u n g  von 20 C d u r c h f ü h r t  
und d a s  Ergebnis  m i t  d e r  P:lessung i n  d e r  thermischen S ä u l e  d e s  FRF (T M = 2 0 ° ~ )  
v e r g l e i c h t .  Damit wird  auch h i e r  b e i  d e r  Normierung d e r  be rechne ten  Werte 
auf d i e  !,feßergebnisse von d e r  T a t s a c h e  Gebrauch gemacht, d a ß  i n  d e r  t h e r -  
mischen S ä u l e  d e s  FRF d a s  the rmische  Neutronenspektrum e i n e r  Maxwellver- 
t e i l u n g  m i t  Moderator temperatur  g e h o r c h t .  D i e  E r g e b n i s s e  d e s  V e r g l e i c h s  
m i t  d e r  T h e o r i e  z e i g t  Abb. 11. 
V e r g l e i c h  m i t  PAessungen nach d e r  F lugze i tmethode  
Zu Beginn d e s  J a h r e s  1962 wurden von J .  R e i c h a r d t  d i f f e r e n t i e l l e  Spektrums- 
messungen a n  Borsäurelösungen nach d e r  F lugze i tmethode  d u r c h g e f ü h r t .  E r  
b e s t i m n t e  u .a .  d i e  E n e r g i e v e r t e i l u n g  t h e r m i s c h e r  Neutronen i m  Zentrum von 
würfel förmigen Borsäurevo lun ina  m i t  e i n e r  Kantenlänge von 30 Cm. Die V e r -  
suchsanordnung i s t  i m  w s s e n t l i c h e n  i n  [ 81 b e s c h r i e b e n ,  Es z e i g t e  s i c h ,  
d a ß  d e r  the rmische  T e i l  d e r  S p e k t r e n  g u t  durch  e i n e  Maxwell-Verteilung 
angenäher t  werden kann. /ibmeichungen davon t r e t e n  nur  b e i  Energ ien  <0,01 eV 
a u f .  Damit i s t  d i e  inwendung d e s  Temperaturkonzepts z u r  i\uswertung i n t e g r a -  
I t l e r  Messungen g e r e c h t f e r t i g t .  D i e  aus  den Spek t ren  e r m i t t e l t e n  Neutronen- 
temperaturen"  s i n d  i n  Abb. I e n t h a l t e n .  Es b e s t e h t  e i n e  g u t e  I jbere ins t im-  
mung m i t  d e r  i n t e g r a l e n  Methode. 
Zusammenfassung und Diskuss ion  d e r  E r g e b n i s s e  
D i e  Experimente i m  Bsclren d e s  FRM haben g e z e i g t ,  d a ß  s i c h  d i e  Kombination 
Lutet ium - Kupfer g u t  f ü r  Spektrumsnessungen nach d e r  i n t e g r a l e n  Alethode 
e i g n e t .  Um genauere  Aussagen a u s  den Meßergebnissen gewinnen zu können, 
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wäre e s  wünschenswert ,  den Ver lauf  d e s  Ak t iv i e rungsque r schn i t t s  von Lu 
und d e r  " j o i n i n g  f u n c t i o n "  noch b e s s e r  zu kennen. D i e  Auswertung d e r  Meß- 
e r g e b n i s c e  nach dem Temperaturkonzept i s t  v e r n ü n f t i g ,  da  d e r  the rmische  
T e i l  d e r  S p e k t r e n  i n  B o r s ä u r e l ö s u n ~  g u t  durch  e i n e  Maxwell-Verteilung 
angenäher t  werden kahn. I n  Abbi I s i n d  d i e  e r h a l t e n e n  " ~ e u t r o n e n t e m p e r a -  
t u r e d "  m i t  den jen igen  von Poole  91 bzw. R e i c h a r d t  v e r g l i c h e n .  Obwohl 
s i c h  d i e  k e h l e r g r e n z e n  über lappen ,  s c h e i n e n  d i e  " ~ e n p e r a t u r e n "  von Poole  
stets k l e i n e r  zu s e i n .  Die 3bereinstil;imung m i t  R e i c h a r d t  i s t  g u t .  
Abb. I z e i g t  e b e n f a l l s  e i n e n  g rößeren  Unte rsch ied  zu den Temperaturwer- 
t e n ,  d i e  nach d e r  Formel von Coveyou 1101 bzw. nach d e r  T h e o r i e  von 
Brown [ll] ZU e r w a r t e n  s i n d .  E in  Verg le ich  d e r  i n t e g r a l e n  Messungen 
m i t  d i f f e r e n t i e l l e n  hlessungen und berechne ten  S p e k t r e n  i s t  auch ohne 
Benutzung d e s  Temperaturkonzepts möglich.  D i e  Übereinstimmung i s t  f ü r  
d i e  höheren Borsäurekonzen t ra t ionen ,  unabhängig von den verwendeten 
17 6 Resonanzparametern d e s  Lu , g u t ,  während i m  übr igen  e i n e  k l e i n e  D i s -  
k repanz  zwischen den Voraussagen d e s  Nelkin-Modells e i n e r s e i t s  und den 
a u s  i n t e g r a l e n  und d i f f e r e n t i e l l e n  bießmethoden e r h a l t e n e n  Werten a n d e r e r  
s e i t s  a u f t r i t t  (Abb. 11). 
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s e i n e  s t e t e  Förderung und z a h l r e i c h e  w e r t v o l l e  Hinweise und Diskuss ionen  
und Herrn  Dip1.-Phys. W .  R e i c h a r d t  f ü r  d a s  Über lassen s e i n e r  kleßergeb- 
n i s s e .  
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~eutronentemperaturen" in Borsäurelösungen verschiedener Konzentration 
F, = Sättigungsaktivität der unbedeckten Folien 
P. = Sättigungsaktivität der cadrniumbedeckten Folien Cd 






0,57 ( 25+77) - 
o Cu 










0,52(32+80) - / 0,5 (972~120) - 
0,51(29+81) - i 0,6(350+130) - 




























2,30 334+3 ! - 
380+5 1 0,2(96+17) 
- i - 
I 





3,33 1359~4 - 
4,24 j385+5 - 
0,2(25+14) 0,125 
- I 
0,3(15+17) - i 0,151 ! 
T Neutronentemperatur in "K 
T M oderatorternperatur in " K 
Werte nach Reichardt 
0 Werte nach Poole 
Werte nach der integralen 
Methode ( Mittelwerte ) 
Abb. I. Verhältnis der „Temperaturverschiebung " des Neutronen - 
spektrurns zur Moderatortemperatur nach der integralen Methode 
und den Ergebnissen von Brown , Coveyou, Poole und Reichardt 
0 1 2 3 
Ergebnisse der Mittelung über die 
Spektren von Beyster 
integrale Messungen 
O Werte nach Reichardt 
* Normierungspunkt ( aus der Bestrahlung 
im FRF) 
Abb. E. Verhältnis der thermischen Aktivierung von  LU'?^ und ~u~~ 
